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ている triclosan，triclocarban，p-thymol，phenoxyethanol の 4 物質を主な対象物質とし
た。 
川上ら 3A)は，triclosan を含む様々な医薬品や日用品由来化学物質について，海洋性









Table 1.1 対象とした防菌・防カビ剤の名称，主な用途，化学構造，CAS 登録番号お
































主な用途 化粧品原料，酸化防止剤  4) 
香料保留剤，殺菌剤，防虫剤，織物
なっ染助剤，写真フィルム添加剤，
































ち triclosan は，水生生物の藻類やミジンコなどに対して非常に強い毒性を示す 8,9)ほか，
魚類の筋力を低下させることも近年報告 10)されており，水生生物への有害影響が懸念
されている 7)。triclosan と用途が類似している triclocarban については，水生生物への
毒性影響に関する情報が不足している 11)。さらに，triclosan と triclocarban はともに比
較的疎水性が高いため底質に収着しやすく，河川水中だけでなく国内外の河川や河口


























口と流域面積，延長を Table 1.2 に，周辺の地図を Figure 1.1 に示す。 
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Table 1.2 対象河川の流域人口，流域面積と延長 
 田宮川 冷田川 鮎喰川 
流域人口 11,000 人 6,500 人 7,000 人 
流域面積 2.7 km2 2.7 km2 199 km2 










Figure 1.1 実態調査実施・底質試料採取地点と周辺の地図 
（●：試料採取地点，□：下水処理場） 
 








点付近より上流部の流域人口は 11,000 人，流域面積は 2.7 km2と推定される。採取地
点付近では川幅は 5.0 m，水深は 15~30 cm で，護岸はコンクリートで覆われており，
河底には 1 cm 程度の底泥が存在する。 






果 18)によると，川南橋と河口の間にある冷田橋で BOD 年平均値が 3.4 mgO2/L と，田
宮川と同等に，生活排水による汚染度の高い河川といえる。実態調査・底質試料採取
地点付近より上流部の流域人口は 6,500 人，流域面積は 2.7 km2と推測される。採取地
点付近では川幅は 6.4 m，水深は 11~20 cm で，護岸はコンクリートで覆われており，
河底には 1 cm 程度の底泥が存在する。 




























C = C0 exp (-kbt)     (2.1) 
 



















本研究で使用した防菌・防カビ剤の製造元・グレードを Appendix B に示す。河川
水は徳島市内の下水道未整備地域を流れる冷田川の川南橋付近で 2012 年 3 月（4 物質




に採取した。3 µm メンブレンフィルター(Omnipore Membrane, ミリポア社製，孔径 3 
µm)でろ過した河川水を 300 mL 三角フラスコに 200 mL 入れ，対象とする防菌・防カ
ビ剤を初期濃度 0.10 mg/L になるように添加した試料を 2 連（12 月の再実験では 3 連）
用意した。triclocarban は溶解度が低いため初期濃度を 0.03 mg/L とした。blank は，三
角フラスコに純水のみを入れ，防菌・防カビ剤を添加した系を各物質 2 連（12 月の再
実験では 3 連）用意した。なお，blank としては，上記のほかに河川水をろ過滅菌し
た水も考えられるため，0.2 µm のメンブレンフィルター（ミニザルト RC25，再生セ
ルロース，ザルトリウス社製）でろ過滅菌した水を使った追加実験を実施した。いず
れの系も各 2 連用意し，温度は冬季を想定して 15 ˚C に設定し，暗所で往復振とうし
た。 
各時間に Appendix C の Table C.1 に示す紫外・可視光吸収検出器付高速液体クロマ
トグラフィー(以下，HPLC とする，島津製作所製 LP-10ADVP シリーズ)を使用して行
った。移動相はメタノールと純水を流速 1.0 mL/min で通液して，逆相カラム(島津製
作所社製 Shim-pack ODS, 150 mm, 内径 4.6 mm，孔径 5 µm)で分離して定量した。Table 
C.2 に分析条件を示す。試験水を 0.7 µm のガラス繊維ろ紙(Whatman 社製 GF/F)でろ過
し，外部標準法によって原体の濃度を定量した。なお，分析の精度と正確度について
は，河川水を用いた標準添加法での確認を実施しており，その結果を Appendix C の
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Table C.3 に示す。 
 
2.1.3 結果と考察 
4 種の防菌・防カビ剤濃度の変化率 α の時間変化を Figure 2.1 に示す。triclosan, 
p-thymol は有意な生分解は認められず，コロイドへの吸着も見られなかった。一方，
triclocarban は初期濃度からの変化率 α の減少は見られたが，ほぼ一定に推移している
ことから，河川水中のコロイドなどへの吸着で濃度が減少したと推定される。なお，
triclocarban の反応次数を検討するために縦軸を変化率の対数値としたグラフは
Appendix A の Figure A.1 に示した。phenoxyethanol は blank でも分解が生じているが，
河川水中では blank と比較して減少速度がかなり速く，生分解されていると考えられ
る。また，縦軸に変化率の対数を取って時間変化を示した Figure 2.2 より
phenoxyethanol は直線関係を示し，ほぼ一次反応的に減少していることが分かった。
これらの結果から算出した分解率，反応速度定数および半減期を Table 2.1 に文献値と
ともに示す。 







































Figure 2.1 防菌・防カビ剤の河川水を用いた生分解試験における変化率 α の時間変化， 
(a) triclosan（ : 河川水,  : blank, :ろ過滅菌河川水），(b) triclocarban（□: 河川水, ■: 
blank,   :ろ過滅菌河川水），(c) p-thymol（△: 河川水, ▲: blank,   :ろ過滅菌河川水），
(d) phenoxyethanol（○: 河川水, ●: blank,   :ろ過滅菌河川水） 
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phenoxyethanol (○:河川水: y = -0.037x - 0.014，R² = 0.99，●: 純水，  : ろ過滅菌河
川水） 
 










32±4 0  本研究 
 1.3～1.8×10-3  田村ら 24) 
99<% (50 日)   Yu ら 25) 
triclocarban 




14±0 0  本研究 
80% (50 日)   Yu ら 25) 





されず，本研究の結果（Figure 2.2, Table 2.1）と反応速度定数や半減期(それぞれ，過
去の研究で 0.0013~0.0018 1/h）がほぼ一致していた。当該報告 24)では初期濃度を 1.0 
mg/L と比較的高濃度に設定しており，環境中での実際の濃度に比べて 3 オーダー以
上高いが，本研究では 10 分の 1 の濃度と実際の環境中濃度に近い濃度で生分解試験
を実施したが，結果に大きな変化は観察されなかった。 
Yu ら 25)によると triclosan および p-thymol は活性汚泥を使った回分式試験でそれぞ









できる。試験期間中の全天日射量を日照時間から算出すると 2012年 3月が 10.7±0.5，





C = C0 exp (-kpt)     (2.3) 
 











で実施・報告した方法 22)で石英試験管を用いて実施した。2012 年の 3 月に 4 物質の
試験を実施したが，triclosan 以外の triclocarban, p-thymol, phenoxyethanol の 3 物質は誤
差が大きかったために再試験を 2013 年 1 月に実施した。連続して天候が良い日を選
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択し，Figure 2.3 に示す試験装置を徳島大学総合科学部 3 号館(北緯 34 度 0 分，東経
134 度 34 分)屋上で製作し，朝 8 時から夕方 4 時までの 8 時間太陽光が照射する位置
に設置した。夜間は暗所に置いて保管し，次の日再度太陽光を照射させた。アルミホ
イルで遮光した blank と遮光しない試験区を各 2 連（再試験時は各 3 連）用意し，い
ずれも pH 7 とするためリン酸緩衝液を 0.02 M となるように添加した。また，対象と
した防菌・防カビ剤のいずれかについて初期濃度が 0.10 mg/L となるように添加した。
triclocarban のみ溶解度が低いため初期濃度を 0.03 mg/L とした。実験開始から一定時























光分解試験中の 4 種の防菌・防カビ剤濃度の時間変化を Figure 2.4 に示す。また，
これらの結果から算出した分解率，一次反応速度定数および半減期を文献値とともに
Table 2.2 に示す。 
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Figure 2.4 防菌・防カビ剤の光分解試験における変化率αの時間変化，(a) triclosan（◇: 
太陽光照射, ◆:暗条件, ），(b) triclocarban（□: 太陽光照射, ■: 暗条件），(c) p-thymol
（△: 太陽光照射, ▲: 暗条件），(d) phenoxyethanol（○: 太陽光照射, ●: 暗条件） 
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Figure 2.4 に示すように，triclosan のみ光分解が観測された。triclocarban，p-thymol
の分解率は 10%以内にとどまっており，顕著な光分解は観察されなかった。triclosan
は 15 時間までに 90%以上分解し，反応速度定数は 0.55 (1/h)，半減期は 1.3 時間であ













Figure 2.5 防菌・防カビ剤の光分解試験における変化率の対数の時間変化，triclosan 
(◇:太陽光照射，y = -0.55x - 0.20, R² = 0.97, ◆ 暗条件） 
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97±0.1 5.5±0.1×10-1 1.3 本研究 
 7.1×10-1 0.98 田村ら 24) 
 0.013~0.75  
Lindstrom
ら 27) 
triclocarban 12±11 0  本研究 
p-thymol 15±0.3 0  本研究 
phenoxyethanol 23±4 0  本研究 
 
光分解試験についても，生分解試験と同様に，以前の報告 24)で 3 月に実施した
triclosan の反応速度定数 0.71 (1/h) と比較すると本研究でも 0.55 (1/h)とほぼ同程度で
あった。Lindström らがスイスのグライフェン湖で採取した湖水を使用し，北緯 47 度
において 9 月に石英試験管中で 1 時間の太陽光分解試験を実施した報告では，反応速







2.3.1 理論  
河川底質への収着試験については，予備試験を実施した結果，本研究で選定した物
質については，水相中の防菌・防カビ剤の濃度が底質自体の濃度に比べて十分に低い




Cs=(C0-Cw)/S      (2.5) 
KD=Cs/Cw                  (2.6) 
 
ここで，Csは底質中濃度(mg/kg)，S は底質重量(kg)，C0は初期水相中濃度(mg/L)，Cw
は 24時間後の水相中濃度(mg/L) を表す。また，有機炭素あたりの収着係数Koc(L/kg C)
については以下の式を用いて算出した。 
 





徳島市内の河川の底質を 2 種類採取し，それぞれ空気乾燥して 2.0 mm のふるいに
かけて使用した。採取地点は Figure 1.1 に示す徳島市西部の都市河川である田宮川の
蔵本公園・西消防署付近と徳島市郊外の比較的清浄な鮎喰川の梁瀬橋付近である。そ
の性状は Appendix E の Table E.1 に示す。田宮川底質は比較的粒径が細かく有機物の
含有量が多かったが，鮎喰川底質は比較的粒径が粗く有機物の含有が田宮川底質の 10
分の 1 程度であった。 
試験は OECD テストガイドライン No.10638)に基づき，医薬品類について当研究グ
ループで実施・報告した方法 22)で実施した。まず予備試験として，防菌・防カビ剤が
初期添加濃度(0.10 mg/L)の約 50%収着する河川底質量を検討した。共栓付き褐色ガラ
ス遠沈管(容量約 13 mL)に 5 段階の異なる質量の河川底質を加えた。そこにリン酸緩
衝液(0.02 M)を混合して pH 7 とし，好気性微生物による分解を防ぐためにアジ化ナト
リウム(0.02 M)を加えた 0.10 mg/L の防菌・防カビ剤溶液を入れた。25 ˚C に設定した
インキュベータ内で 15 rpm にて 1 時間回転攪拌後に，2,500 rpm で 5 分遠心分離し固
液分離した。最後に水相の上澄みを 0.7 µm のガラス繊維濾紙で濾過し，水相中濃度
を測定した。本試験は遠沈管に triclosan，triclocarban，p-thymol，phenoxyethanol につ
いて，田宮川底質は 25, 33, 2,700, 6,000 mg を鮎喰川底質は 86， 100， 10,000， 10,000 
mg をそれぞれ入れ，対象物質の濃度を 5 段階に設定した。各 2 連ずつ（合計 n=10）
28 
 
で用意し，すべての濃度区について底質を加えない blank を用意した。25 ˚C に設定し
たインキュベータに入れ，暗条件で 24 時間回転攪拌後，水相中濃度を測定した。 
 
2.3.3 結果と考察 
4 種の防菌・防カビ剤の 2 種の河川底質に対する収着試験の結果を Figure 2.5 に, 収























Figure 2.5 防菌・防カビ剤の河川底質への収着等温線，(a)triclosan, 田宮川底質: y = 
570x + 3.8, R² = 0.79 (n=9); 鮎喰川底質: y = 45x - 0.32, R² = 0.91 (n=7); (b)triclocarban, 
田宮川底質: y = 710x - 0.60, R² = 0.93 (n=7); 鮎喰川底質: y = 33x - 0.041, R² = 0.76 
(n=7); (c)p-thymol, 田宮川底質: y = 3.8x - 0.021, R² = 0.90 (n=9); 鮎喰川底質: y = 1.1x 
-0.003, R2=0.88 (n=7); (d)phenoxyethanol，田宮川底質: y = 0.36x + 0.013, R² = 0.93 (n=7); 


































































Figure 2.5 （続き） 
 
本研究で対象とした 4 種の防菌・防カビ剤の中では，triclocarban の収着係数が最も
高く，続いて triclosan，p-thymol，phenoxyethanol の順であった。また，triclosan，





Table 2.3 収着係数(KD)および有機炭素含有量あたりの収着係数(Koc) 
 田宮川底質 鮎喰川底質 
物質名 KD (L/kg) log Koc KD (L/kg) log Koc 
triclosan 570±110 4.8 45±11 4.8 
triclocarban 710±84 4.8 33±8 4.9 
p-thymol 3.8±0.4 2.6 1.1±0.12 2.6 
phenoxyethanol 0.36±0.04 2.1 0.11±0.02 1.6 
 
本研究で選定した 4 物質の中で収着係数が最も高かった triclocarban は，過去の当研
究グループの医薬品や多環芳香族炭化水素(PAHs)等の河川底質への収着試験の結
果 22,29)と比較すると，疎水性が高い PAHs のうち 4 環のピレン(Koc=1.1×105  L/kg)と
同程度であり，底質にかなり高濃度で残留・蓄積する危険性がある。 
現存の QSAR をベースにした環境中動態推定ソフトである米国環境保護庁の EPI 
Suite での推定結果と他の研究者による報告値を Table 2.4 に示す。本研究の結果では
triclosanより triclocarbanの収着係数が高くなり，EPI Suite の推定値とは逆であったが，
Wick ら 30)の結果（triclosan の log Kocが 4.6，triclocarban の log Kocが 5.1）とは一致し
ていた。これは EPI Suite で利用している log Kowが実測の log Kowと異なって











EPI Suite による予測値と他の研究者による報告値の比較 
物質名 log Koc 文献 
triclosan 4.8 本研究 
 4.4 EPI Suite 予測値 
 4.6 Wick ら 30) 
triclocarban 4.8~4.9 本研究 
 3.6 EPI Suite 予測値 
 5.1 Wick ら 30) 
p-thymol 
2.6 本研究 
3.2 EPI Suite 予測値 
phenoxyethanol 
1.6~2.1 本研究 




係を Figure 2.6 に示す。Karickhoff ら 31)は PAHs や PCB 等の疎水性物質の底質への収
着実験の結果をもとに， 
 
log Koc = log Kow – 0.21    (2.8) 
 



































Figure 2.6 有機物炭素量あたりの各防菌・防カビ剤（および既報 22）における医薬品
のうちアミン類，カルボン酸）の収着係数 Kocの対数値とオクタノール・水分配係数
Kowの対数値との関係のプロット，（□: 鮎喰川底質，△: 田宮川底質，破線: Karickhoff
ら 31)によって導出された近似線: logKoc=logKow-0.21）  
 







域ではわずかに負に帯電している triclosan と，ほとんど帯電していない triclocarban，
p-thymol の 3 物質がほぼ直線上に位置し，底質の有機物画分への疎水性相互作用が主
な収着要因であると推定される。一方，疎水性が低く水酸基を有する phenoxyethanol
については，底質の有機物画分だけでなく，粘土質等との間に水素結合等が作用して，









ムレミカヅキモ (Pseudokirchneriella subcapitata)を徳島大学総合科学部内で 3 カ月以
上継代飼育したものを用い，2006 年に改正後の経済協力開発機構(OECD)の化学品テ
ストガイドライン 20132)に従い試験を実施した。容器はあらかじめ蒸気滅菌した 100 
mL の三角フラスコを使用し，連数はブランク(陰性対照区）を 6 連，その他の各濃度
区 3 連用意した。各濃度区の公比は 2 とし，OECD 培地(組成を Appendix F の Table F.1
に記載)を使用して液量は 40 mL とした。試験操作はクリーンベンチ内において滅菌
操作で行い，試験液はメンブレンフィルター(ミニザルト RC，ザルトリウス社製，孔
径 0.45 μm)でろ過滅菌し，三角フラスコはシリコセンで蓋をした。あらかじめ OECD
培地内で対数増殖期まで培養したムレミカヅキモを植種し，初期細胞濃度を 5,000 
cells/mL とした。培養は照明付きインキュベータ内で行い，試験温度は 23±1℃，連続
照射(光度は 5,000 lux)した。培養中は 100 rpm で往復振とうし，24，48，72 時間後に
吸光度を測定し，顕微鏡下で計数したムレミカヅキモの細胞数に換算した。試験物質
の濃度は 0 および 72 時間後に後述の 3.1.1.4 に示す方法を用いて蛍光・吸光検出器付
37 
 
き HPLC で測定した。 
統計解析は大分大学の吉岡義正先生によって開発され，日本環境毒性学会によって
公開されている Ecotox-Statics ver.2.6d.33)を使用した。各濃度区およびブランクについ
て横軸に時間，縦軸に細胞濃度として，生長速度 µ を以下の式で算出した。 
 
µ = (ln Nn-ln N1) / (tn-t1)×100          (3.1) 
 
ここで N1：時間 t1での実測細胞濃度(cells/mL)，Nn：時間 tnでの実測細胞濃度















Elendt M4 培地(組成は Appendix F の Table F.2 に記載)内で徳島大学総合科学部におい
て 3 カ月以上飼育して馴化したものを用いた。なお，給餌は 1 日 1 回，洗浄済みクロ
レラ(エコジェノミクス社製，福岡県久留米市)を適量与えた。試験は経済協力開発機
構(OECD)の化学品テストガイドライン 20234)に従い実施した。容器は 50 mL のビーカ
ーを使用し，公比は 1.4~2 として，生後 24 時間以内のオオミジンコを各濃度区につい
て 5 匹×4 連，すなわち濃度区あたり合計 20 匹を使用して試験を実施した。なお，各
物質の試験溶液は M4 培地で希釈し，各ビーカーに 50 mL ずつ入れた。試験温度は
20±1℃，明暗周期は 16 時間明（照明は 500 lux 程度），8 時間暗に設定し，給餌は行
わなかった。24 時間後および 48 時間後に観察を行い，容器を振動して 15 秒間移動し
ない個体は遊泳阻害を受けたとした。試験物質の濃度を 0 および 48 時間後に後述の
3.1.1.4 に示す方法を用いて HPLC で測定し，その濃度の幾何平均を曝露濃度とした。
統計解析は上記の Ecotox-Statics ver.2.6d. 33)を使用し，各濃度における遊泳阻害率 
 








国立環境研究所から分譲されたヒメダカ(Oryzias latipes)を徳島大学総合科学部 3 号
館の環境化学実験室内で作成した飼育水で馴化し，継代飼育したものを使用した。な
お，給餌は，ブラインシュリンプ(Artemia salina)の耐久卵(太平洋貿易，米国ソルトレ
ーク産)を，2％の食塩水内で 24 時間曝気して孵化させた後，飼育水で洗浄して 1 日 2
回飽食量与えた。飼育水は，徳島大学総合科学部総合科学部 3 号館の水道水にアクリ
ル製カラム（内径 3 cm，長さ 30 cm）に粒状活性炭（カルゴン社製ダイアゾーブ）を
充填したカラムを 2 つ直列に配置し，1 μm ハウジングフィルターでろ過後，紫外線
殺菌した脱塩素水を使用した。急性毒性試験は経済協力開発機構(OECD)化学品テス
トガイドライン 20335)に従い実施した。容器は 100 mL のビーカーを使用した。生後
10 日間飼育したヒメダカを 5 匹×2 連，すなわち 1 濃度区 10 匹使用して試験を実施
した。試験温度は 25±1℃，明暗周期は 16 時間明，8 時間暗に設定した。48 時間毎に





での半数致死濃度(Lethal Concentration 50)，つまり 96 h-LC50を算出した。 
 
3.1.1.4 毒性試験における試験物質の濃度測定 




準添加法で測定した結果を含め，Appendix C に記載している。 
 
3.1.2 結果と考察 
急性毒性試験の結果として，シグモイド曲線を Figure 3.1 に，結果を EC50など表に
まとめたものを Table 3.1 に示す。なお，同様の実験を過去に実施した際の結果を
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(b) 
Figure 3.1  急性毒性試験結果のプロットとシグモイド曲線，(a)ムレミカヅキモ，(b)
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濃度(µg/L)  
 (c) 
Figure 3.1  （続き） 
 
ムレミカヅキモに対しての毒性値は，本研究の対象4種の防菌・防カビ剤の中では，
triclosan の EC50が 5.1 µg/L と最も強く，次いで triclocarban，p-thymol， phenoxyethanol
という順であった。phenoxyethanol は 3 種の生物全てに対する毒性が弱く 96,000 µg/L








Table 3.1 対象とした防菌・防カビ剤の水生生物 3 種に対する急性毒性試験の解析結果 
()内は 95% 信頼区間 
 
本研究で対象とした防菌・防カビ剤の水生生物に対する文献値を急性毒性値は










magna) (Oryzias latipes) 
 
エンド 
ポイント 72 h-EC50 (µg/L) 
48 h-EC50 
(µg/L) 96 h-LC50 (µg/L) 
防菌・防カビ剤 
 
   
triclosan  5.1          (3.8-8.4) 
180        
 (150-230) 
210          
(130-340) 
triclocarban  29            (25-35) 
10      
(7.1-12) 
85      
(45-100) 
p-thymol  7,400         (6,800-8,300) 
5,700       
(3,000-7100) 
7,600         
(6,600-8,700) 











定(Dunnett 検定）を実施し，有意水準 5%で有意差が検出される最小無影響濃度(Lowest 
Observed Effect Concentration:  LOEC)より１濃度区下の濃度区を 72 時間の最大無影




(Ceriodaphnia dubia)を徳島大学総合科学部 3 号館の環境化学実験室内で継代飼育した
ものを使用して，繁殖試験を実施した。このニセネコゼミジンコは，オオミジンコよ
りもライフサイクルが短く，繁殖毒性試験(経済協力開発機構化学品ガイドライン





YCT (Yeast Cerophyll Trout Chow，エコジェノミクス社から購入)を 1 日 1 回，適量与
えた。飼育水は，上記 3.1.1.3 のメダカの飼育水に，米国環境保護庁のガイドライン 37)




本研究では，カナダ環境省で推奨された方法 39)に従い，容量 50 mL のガラス容器に
生後 24 時間以内のニセネコゼミジンコを各 1 匹ずつ入れ，公比 2 として各濃度区 10
連で，25±1˚C に設定したインキュベータ内で試験を実施した。明暗周期は 16 時間明，
8 時間暗に設定した。48 時間毎に換水し，換水前後の試験物質の濃度を HPLC で測定








魚類の慢性試験としては，上記 3.1.1.3 の急性試験を 14 日間まで延長する延長毒性
試験(経済協力開発機構化学品ガイドライン 20440))のほか，初期発達段階試験(同ガイ
ドライン 21041))，繁殖毒性試験(同ガイドライン 22942)および 23043))など比較的長期間
の試験が提案されている。その中で，胚期と仔魚期という感受性の高い期間にわたっ







を徳島大学総合科学部 3 号館の環境化学実験室内で 3 カ月以上の間，ヒメダカと同様
の上記 3.1.1.3 の方法で作成した飼育水で馴化し，継代飼育したものを用いて試験を実
施した。なお，給餌はヒメダカと同様にブラインシュリンプを孵化させ飼育水で洗浄
したものを，1 日 3 回飽食量与えた。 





匹入れ，各濃度区 3 連で試験を実施した。温度は 25±1˚C，明暗周期は 16 時間明，8
時間暗に設定した。48 時間毎に換水し，換水前後の試験物質濃度を上記 3.1.1.4 に示
す方法を用いて HPLC で測定し，その幾何平均を曝露濃度とした。試験期間は 9 日間







率などをそれぞれ Figure 3.2 および 3.3 に示す。また，ムレミカヅキモも含めた水生


























































































































































































Figure 3.3 ゼブラフィッシュ胚・仔魚期短期毒性試験結果，(a)triclosan，(b)triclocarban, 






































































急性毒性試験の結果と同様に triclosan および triclocarban の NOEC が 0.53 から 30 
µg/L と比較的毒性が強かった。一方，そのほかの防菌・防カビ剤は 1,000 から 130,000< 
µg/L と 2 オーダー以上毒性値が高いことから，毒性が比較的弱いことがわかった。











 (Pseudokirchneriella subcapitata) 
(Ceriodaphnia 
dubia) (Danio rerio) 
 
エンド 
ポイント 72 h-NOEC (µg/L) 
8 d-NOEC 
(µg/L) 9 d-NOEC (µg/L) 
防菌・防カビ剤     
triclosan     0.53        30      26          
triclocarban     5.7         1.9     24          
p-thymol  2,500           1,070        1,500          











詳細なリストを Appendix I の Table I.1 に示す。田宮川や冷田川での検出濃度は，木
村ら 45)によると triclosan が 2~177 ng/L，triclocarban が 23~118 ng/L，p-thymol が 1.1~715 





なお，同じような下水道未整備地域も含めて triclosan の濃度を測定した小森ら 7)の結
果の最大値(360 ng/L)と比較した場合，田宮川，冷田川の方がやや低かったものの，





たま市の下水道未整備河川などで phenoxyethanol は最大 14 µg/L とかなり高濃度で検
出されている。また，p-thymol や phenoxyethanol については，これまでに国内外での









験結果を用いてリスク評価を行った結果を Figure 3.4 に示す。 
今回採用した環境中濃度と急性毒性値(EC50もしくは LC50)から算出したハザード
比については，いずれの生物についても1を超えた物質はなかった。ムレミカヅキモ，




















triclosan triclocarban p-thymol phenoxyethanol


















（■: 文献値全体，■: 田宮川のみ，■: 冷田川のみ，箱ひげ図の箱の上下: それぞれ 75,25 パーセンタイル，箱の中の線: 中央値，















triclosan triclocarban p-thymol phenoxyethanol


































triclosan triclocarban p-thymol phenoxyethanol



























次に，慢性試験結果を用いてリスク評価を行った結果を Figure 3.5 に示す。慢性毒
性試験ではムレミカヅキモの triclosan，triclocarban，ニセネコゼミジンコの triclocarban






既報における生態リスク評価結果は，Appendix J の Table J.1 にまとめる。triclocan
の環境省のリスク初期評価書では，ムレミカヅキモの急性毒性値を用いてアセスメン











p-thymol と phenoxyethanol については，これまで生態リスク評価結果を報告した例
はなく，本研究の成果は新たな重要な知見といえる。この 2 物質については，triclosan
や triclocarban，パラベン類などの代替品として使用されており，徳島市田宮川や冷田
川からの濃度測定値 45)も数百 ng/L ないし，10 µg/L 超とかなり高い。しかし，この 2




































triclosan triclocarban p-thymol phenoxyethanol
田宮川全体 冷田川 田宮川全体 冷田川 田宮川全体 冷田川 田宮川全体 冷田川
(a)
 
Figure 3.5 防菌･防カビ剤の慢性毒性試験をもとに算出したハザード比の分布， 
(a)ムレミカヅキモ，(b)ニセネコゼミジンコ，(c)ゼブラフィッシュ（■: 文献値全体，■: 田宮川のみ，■: 冷田川のみ，箱ひげ図の


























triclosan triclocarban p-thymol phenoxyethanol
田宮川全体 冷田川 田宮川全体 冷田川 田宮川全体 冷田川 田宮川全体 冷田川
 


























triclosan triclocarban p-thymol phenoxyethanol
田宮川全体 冷田川 田宮川全体 冷田川 田宮川全体 冷田川 田宮川全体 冷田川
 






4.1.1 理論と試験方法  
経済協力開発機構(OECD)の化学品テストガイドラインにおけるユスリカを用いた






添加の No. 21848)が優れていることが指摘されている 51)ため，国内種のセスジユスリ
カ(Chironomus yoshimatsui)を用いて No.218 の慢性毒性試験を行った。 セスジユスリ
カは，国立環境研究所から分譲を受けた卵塊を水槽中で孵化させたものを用いた。培
養水はオオミジンコの飼育用培地である Elendt M4 培地(Appendix F, Table F.2)を利用
し，餌は水に溶かした熱帯魚用のエサであるテトラミン® (テトラジャパン社製)を与
えた。 





とから，底生生物を用いた毒性試験では，対象物質は triclosan と triclocarban の 2 物質
とした。人工底質(Appendix F, Table F.4)は以下のように作成した。300 mL ビーカーに
ケイ砂を入れ，試験物質のアセトン溶液を添加し，窒素パージしてアセトンを蒸発乾
固させた。このケイ砂の上にカオリン（東京化成から購入）とコーヒーミルで粉砕し
て 250 µm のふるいにかけたピートモス（王子木材緑化株式会社から購入）を追加し
た。これらを少量の培地で湿潤させ混合し，底質が巻き上がらないようにサイフォン
で残りの培地を注入した。孵化後 24 時間以内の 1 齢幼虫を各ビーカーあたり 15 匹入





























Figure 4.1 ユスリカ試験の試験装置の模式図 
 
4.1.2 結果と考察 
 個別物質の毒性試験の結果を Figure 4.2 に示す。triclosan は 10 mg/kg，triclocarban
は 5.0 mg/kg でそれぞれ blank よりも有意に羽化率が減少して，濃度依存的に羽化率が
減少する様子が確認できた。最大無影響濃度(NOECchem)は triclosan が 5.0 mg/kg，























































Figure 4.2  セスジユスリカの個別物質の毒性試験結果， 













米国環境保護庁(USEPA)の農薬有害汚染物質防止局(OPPTS)の Whole Sediment Test
（河川底質を用いた毒性試験）52)と経済協力開発機構の化学品テストガイドライン
No. 21849)を参考に試験法を改良した。河川底質は人工底質で希釈する方法を用いて，
100%，67%，44%, 30%, 20%の 5 濃度区で試験を実施した。エンドポイントは上記の
個別物質と同様に羽化とした。河川底質は徳島市近郊西部の田宮川の蔵本公園ならび
に西消防署付近と南部の八万町を流れる冷田川の川南橋付近の2箇所の河川底質を採
取した(Figure 1.1)。河川底質は試験まで 4˚C で保存した。試験前に 5 mm メッシュの
ふるいにかけ大きなゴミを取り除き，2 mm メッシュのふるいにかけ，生息している








 河川底質の毒性試験の結果を Figure 4.3 に示す。最大無影響濃度(NOECsed)は田宮川
















Figure 4.3  セスジユスリカ河川底質毒性試験結果， (a) 田宮川，(b)冷田川（エラー


































研究と同じ経済協力開発機構ガイドライン No. 218 の方法でドブユスリカをドイツで
最も人口密度が高い地域を流れる河川底質 100%に曝露した際，致死率に blank と有
意な差が出たのは 50 サンプル中 5 サンプルであったと報告している。そのうち 80%
という最も高い致死率を示したサンプルは，上層水の pH が 4.6 と低くなったことが
原因と考えられると報告されている。本研究では 100%底質での羽化阻害率は田宮川
底質の 77%(羽化率 23%)が最大であり，そのほかの底質も羽化阻害率が 44~77%の間





人工底質の TOC は 2％であり，冷田川底質は 0.6％，田宮川底質は 1.0％と 2 倍程度の
差があった。人工底質が少ない(ピートモスが少ない)濃度区ではフミン酸の濃度が低
く，pH の中和作用が弱く pH が上昇する可能性または人工底質が多い濃度区で pH が
低下する可能性が考えられるが，人工底質の割合が少ない濃度区で特に pH の変動が
顕著である傾向は認められなかった（Table 4.1 および Table 4.2）。 
 
Table 4.1 底質毒性試験前後の pH（2011 年 12 月試料） 
 
Table 4.2 底質毒性試験前後の pH（2012 年 7 月試料） 
 
  blank 20% 30% 44% 67% 100% 
田宮川 試験開始時 7.8 7.5 7.4 7.5 7.6 8.1 
 試験終了時 6.2 6.2 6.2 6.3 6.5 7.1 
冷田川 試験開始時  8.0 8.0 7.9 7.7 7.6 
 試験終了時  6.1 6.0 6.0 6.1 6.4 
  blank 20% 30% 44% 67% 100% 
田宮川 試験開始時 7.4 7.6 7.6 7.5 7.7 7.8 
 試験終了時 6.6 6.7 7.5 7.7 7.8 7.8 
冷田川 試験開始時  7.6 7.7 7.6 7.8 7.8 


























て化学分析を依頼した。いずれの底質サンプルも 3,000 rpm で 10 分間遠心分離して上
澄みを除去し，2 mm のふるいにかけて大きなゴミや石を取り除いた。triclosan は，
LC-MS/MS の分析では親イオン(m/z=287)の主要なフラグメントである娘イオンが塩
素由来の m/z=35 となるため，感度が不十分である。そこで，さいたま市健康科学研
究センターで GC-MS を用いて測定した。既報 59)に準じた方法で，凍結乾燥した底質
を酢酸エチルで超音波抽出したのち，メタノールで超音波抽出した。窒素パージして
蒸発乾固したのちジクロロメタンに転溶し，シリル化誘導体化試薬である BSTFA で
誘導体化した。これを InertsepGC (GL Science Co.)で固相抽出し，ヘキサンで溶出，再
度ジクロロメタンに転溶後イオントラップ型の GC-MS (Polaris-Q, Thermo)で分析した。
また，マトリックス影響も含めた回収率補正をするため，サロゲートとして，triclosan
の 13C ラベル化体を標準品として添加して前処理・測定をおこなった。triclocarban に
ついては，京都大学工学研究科流域圏総合環境質センターで測定した。ふるいにかけ
た底質を既報 58)の方法の抽出溶媒を 10%メタノール溶液に変更して超音波抽出し，
LC-MS/MS の MRM モードで分析した。マトリックス影響を含めた回収率を補正する





triclosan，triclocarban の底質中濃度を Table 4.3 に示す。2 物質ともに 60~170 ng/g の
範囲内で徳島市の田宮川底質および冷田川底質の両方から検出された。 
 
Table 4.3 河川底質中の濃度測定結果 
防菌・防カビ剤 サンプリング河川 サンプリング時期 濃度(ng/g) 
triclosan 田宮川 Dec.2011 106 
  Jul.2012 117 
 冷田川 Dec.2011 66 
  Jul.2012 69 
triclocarban 田宮川 Dec.2011 61 
  Jul.2012 172 
 冷田川 Dec.2011 87 
  Jul.2012 95 
 
  triclosan や triclocarban の河川底質中の濃度モニタリングに関する研究例は，近年増
加している。それらを Appendix I の Table I.2 に示す。最も高く検出されたのは，中国
の高度経済成長地域である広東省広州市郊外の中小河川の底質からで，triclosan が
1,329 ng/g，triclocarban が 2,633 ng/g60)と報告されている。国内では，雨天時の合流式
下水道の越流の影響を受ける東京湾の底質から最大で triclosan で 1,700 ng/g，








セスジユスリカに対する生態リスク評価の結果を Figure 4.4 に示す。環境中濃度を
個別物質の毒性試験で求めた最大無影響濃度 (NOEC)で除したハザード比は，




























全体 田宮川 冷田川 全体 田宮川 冷田川
 
Figure 4.4 セスジユスリカに対する生態リスク評価結果，（箱ひげ図の箱の上下: そ
れぞれ 75, 25 パーセンタイル，箱の中の線: 中央値，太線: 安全性の基準であるハザ
ード比 1） 
 
  Dussault ら 16)は底生生物への triclosan のハザード比が 11.5 と報告しており，本研












本研究結果での triclosanおよび triclocarbanの底生生物への生態リスクのレベルは 0.01



















（防菌・防カビ剤排出量）＝Σ{（薬事工業動態統計の化粧品 i の出荷量） 

















/（一人一日当たりの水道使用量）  (5.3) 
 
式(5.1)は，液体および固体石鹸の出荷量を使用して triclosan と triclocarban の 2 種に用
いた。式(5.2)は，4 種すべてについて推算した。推算結果を Table 5.1 に示す。 
 
Table 5.1 防菌・防カビ剤の環境中への排出量と未処理家庭排水中の推定濃度 
 排出量(t/年) 未処理の家庭排水中の推定濃度(μg/L) 
 式(5.1) 式(5.2) 式(5.1),(5.3) 式(5.2),(5.3) 
triclosan 35 ≤42 2.6 ≤3.0 
triclocarban   6.7 ≤13  0.49  ≤0.94 
p-thymol －   ≤6.4 －  ≤0.46 
phenoxyethanol － ≤1,300 － ≤94 
 
triclosan についてのみ，統計データが文献 46)に記載されているが，1995 年というや




液体・固形石鹸中からの検出頻度 64)から換算すると 35 t となる一方，平成 16~18 年度
の日本の化粧品からの検出頻度を用いた場合は 0.71 t と 20 t よりかなり少量であった。
逆に，2012 年の中国の化粧品からの検出頻度から推定した場合は 42 t となり，triclosan
使用量が 1995 年と比較して極端に減少しているとは考えにくく，35 t やこの値のほう
がより現実的な数値であると考えられる。triclocarban については，中国の化粧品 168
種中 1 種からも検出されていないという報告 63)があり，年間消費量は 13 t 未満である
と推定される。 




慮したとしても，phenoxyethanol については他の 3 物質と比較して大量に利用されて
いることが推定され，その未処理の家庭雑排水中の推定濃度は 94 μg/L と非常に高い。
そのため，第２章で示したように phenoxyethanol の生分解性は比較的高くても，河川



















                                 (5.4) 
 
ここで，Cuntreated: 未処理の家庭排水中濃度 μg/L を指す。この式(5.4)より求められた







Table 5.2 田宮川および冷田川への推定負荷量 
 田宮川(g/d) 冷田川(g/d) 
triclosan ≤4.4 ≤2.6 
triclocarban ≤1.4 ≤0.84 
p-thymol ≤0.68 ≤0.40 
phenoxyethanol ≤136  ≤81 
 
 Table 5.2 に示すように，負荷量は流域人口がやや多い田宮川（11,000 人）の方が冷
田川（6,500 人）よりも大きい値となった。また，負荷量が最も多い物質は，未処理
の家庭排水中濃度が最も高いと推定される phenoxyethanol で，次いで triclosan，




出された防菌・防カビ剤の挙動を推定した。実際の冷田川の川幅は 6.4 m で水深は







Lw=Cw×W×D×L×1000    (5.5) 
Ls=Cw×KD×ρ×D×H×L×1000    (5.6) 
 
ここで，Lw: 水中に残留する防菌・防カビ剤の負荷量，Ls: 底質中移行する防菌・防
カビ剤の負荷量，Cw: 河川水中濃度 mg/L，W: 川幅 m，D: 水深 m，L: 河川延長 m，
KD: 田宮川底質への収着係数 L/kg，ρ: 田宮川底質単位体積当たりの重量 kg/L， H: 底
質の深さ m となっている。 
また，水中に残留した防菌・防カビ剤の光分解や生分解による減少についてのモデ
ル化もおこなった。第２章で得られた結果を使用し，以下の式で水中に残留した防
菌・防カビ剤の 1 時間後及び 24 時間後の減少量を推定した。この際の考え方は，排
水口から排出された水塊が流れている Lagrange 的な見方をしたものと仮定する。 
 









 上記の式をもとに排出された防菌・防カビ剤 4 種（triclosan，triclocarban，p-thymol，
phenoxyethanol）の水相および底質の存在割合を Figure 5.1~5.4 に示す。Figure 5.1 およ









































 (a)      (b) 
Figure 5.1 triclosan が排水口から水環境中に放流された際に推測される挙動，（数字: 







































(a)      (b) 
Figure 5.2 triclocarban が排水口から水環境中に放流された際に推測される挙動，（数




































(a)     (b) 
Figure 5.3 p-thymol が排水口から水環境中に放流された際に推測される挙動，（数字: 






































(a)     (b) 
Figure 5.4 phenoxyethanol が排水口から水環境中に放流された際に推測される挙動，




残留性については，24 時間後までには triclosan の残存量は田宮川で未処理排水の
0.0%，triclocarban は水中に 0.74%，懸濁態に 0.56%，p-thymol は 71%，phenoxyethanol
は 42%，冷田川では triclosan は未処理排水の 0.0%，triclocarban は水中に 1.9%，懸濁












着が示唆されたが，triclosan や p-thymol と同様に田宮川や冷田川のような都市部の中
小河川を想定した場合，コロイドによる吸着で水中濃度は減少するものの，河川水中
に残留した状態で河口まで到達すると推定される。また，triclosan と triclocarban の 2
物質については，底質中に蓄積されやすく，雨天時の未処理の下水が流れ込む東京湾
では最大でそれぞれ 1,700,と 3,000 ng/g15)，下水道整備が遅れている中国南部の珠江デ


















くは底質を NOEC まで希釈するのに必要な希釈倍率を表している。 
 
TU=100/NOECwater   or    100/NOECsed   (5.9) 
 
ここで，毒性に寄与する物質が 1 物質の場合，HQ は TU と等しくなる。しかし，
実際には複数の物質が毒性に寄与するが，各物質が同様の作用機序で影響し，毒性作
用が濃度に比例し，相加的であると仮定した場合，毒性に関与する全ての物質の HQ
を足し合わせると TU と等しくなる。 
 






の全毒性に対する寄与率は，HQ を TU で除して推定できる。 
 
寄与率(%) = HQj/TU×100    (5.11) 
 
なお，ここで，HQjは防菌・防カビ剤 j のハザード比を指す。 
寄与率推定に用いた河川および河川底質の TU を Table 5.3 に示す。 
 









Dec. 2011 Jul.2012 Dec. 2011 Jul.2012 
試料 供試生物      
河川水 
ムレミカヅキモ  2.1 ≤1 2.1 ≤1 
ニセネコゼ 
ミジンコ  ≤1 4 2 ≤1 
ゼブラフィッシュ  ≤1 4 ≤1 ≤1 
       
底質 セスジユスリカ  2.3 1.5 1.5 2.3 











ムレミカヅキモで 8.7×10-5~1.1×10-2%と triclosan と比較して寄与は少ないこと，3 種
の中ではミジンコに対する毒性に最も寄与していることがわかっている。一方，
triclosan 以外の物質についての寄与がわかるように 0.1%以下を拡大した Figure 5.5 の
下側の図からも明らかなように，p-thymol の寄与がある程度確認され，ニセネコゼミ
ジンコで 6.6×10-3~4.9×10-2%，ゼブラフィッシュで 6.4×10-3~3.5×10-2%であったが，
triclosan に比べると極端に少なかった。濃度レベルは高いものの，水生生物 3 種の慢
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Figure 5.5 田宮川河川水の水生生物 3 種（ムレミカヅキモ，ニセネコゼミジンコ，ゼ
ブラフィッシュ）に対する慢性・亜慢性の全毒性への 4 種の防菌・防カビ剤の寄与率 
((a) 2011 年 12 月，(b) 2012 年 7 月)，上: 4 種の積算図，下: triclosan 以外の物質の寄与
が明らかでないため，0.1%以下を拡大した図（□: triclosan， : triclocarban，■: 
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Figure 5.6 冷田川河川水の水生生物 3 種（ムレミカヅキモ，ニセネコゼミジンコ，ゼ
ブラフィッシュ）に対する慢性・亜慢性の全毒性への 4 種の防菌・防カビ剤の寄与率 
((a) 2011 年 12 月，(b) 2012 年 7 月)，上: 4 種の積算図，下: triclosan 以外の物質の寄与
が明らかでないため，0.1%以下を拡大した図（□: triclosan，  : triclocarban，■: 
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剤の寄与について表した図を Figure 5.7 および 5.8 に示す。なお，ここで，triclosan お
よび triclocarban 以外の 2 種（p-thymol，phenoxyethanol）の底質中濃度は検出限界未
満であり，寄与は無視できるほど小さいと推定される。寄与率は triclosanが 0.6~1.6%，














































Figure 5.8 （続き） 
 
 
5.3 防菌・防カビ剤 4種の環境中動態と毒性影響の全体図 









Figure 5.9  防菌・防カビ剤 4 種の環境中動態と毒性影響の全体図，(a)田宮川，(b)冷田川 
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0 1hr       1day
triclosan 1.6 0.7 0.0
triclocarban 0.7 0.7 0.7
p-thymol 71     71     71







































Figure 5.9  （続き） 
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0 1hr         1day
triclosan 4.1 1.8 0.0
triclocarban 1.9 1.9 1.9
p-thymol 86     86     86





































れたがその速度は遅いことがわかった。triclosan と p-thymol の生分解速度は非常に遅
く，実験期間(144 時間)中にはほとんど分解しないことが明らかになった。一方，太
陽光による分解性については，既報と同様に triclosan の分解速度は半減期が 1 時間弱
と非常に速いが，その他の 3 物質の分解は都市河川の流下時間に比べると遅いことが
わかった。河川底質への収着については，triclosan と triclocarban の 2 物質については，
比較的高い log Kow(5 程度）の影響による疎水性相互作用の影響が強いと考えられ，
収着係数 KDは有機物含量の高い都市河川底質では 500 L/kg を上回っており，砂質の
河川底質でも 30 L/kg を上回っていて，底質への蓄積が示唆された。一方，p-thymol
の疎水性は中程度で一定の疎水性相互作用の関与が考えられ，収着係数が 1 を上回っ
ていたが，親水性の phenoxyethanol の収着係数は 1 を大きく下回っており，水相中に
留まっている可能性が強いことが明らかになった。 








強く，72 時間の半数影響濃度(72 h-EC50)が 5.1 µg/L と非常に低い濃度であり，慢性値
と見なされる最大無影響濃度(NOEC)が 0.53 µg/L であった。ミジンコに対して最も毒
性が強く観察されたのは triclocarbanであり，オオミジンコの 48 時間の EC50は 10 µg/L，
ニセネコゼミジンコの 8 d-NOEC は 1.9 µg/L であった。魚類に対しては，triclocarban
と triclosan のゼブラフィッシュの致死や仔魚致死の 9 d-NOEC はそれぞれ 26 と 24 
µg/L であった。また， phenoxyethanol は，ミジンコに対する毒性が他の藻類・魚類
よりも1~3オーダー程度と特異的に強かった。環境中濃度についての情報については，
triclosan や triclocarban はモニタリングに関する報告例が多くあった。そのうち，木村
らが，徳島市田宮川および冷田川で測定した値は，かなり高いレベルにあることがわ
かったほか，p-thymol や phenoxyethanol に関する値は，これまで国内外での報告例が
ない貴重なものであった。環境中濃度(MEC)測定の文献値と毒性値とを合わせて生態

















(NOEC)を算出した。その結果，NOEC は triclosan が 5.0 mg/kg，triclocarban が 2.5 mg/kg
と triclocarban の方がやや毒性が強いことがわかった。また，徳島市近郊の田宮川およ
び冷田川において底質を採取して底質中の triclosan，triclocarban の濃度測定を実施し















らの検出濃度の最大値とほぼ同程度になり，特に phenoxyethanol が数十 μg/L という





川・冷田川において，特に藻類の毒性に対する triclosan の寄与率が最大で 10%を超え
る可能性があることが示唆された一方で，p-thymol や phenoxyethanol などの防菌・防












































これから 10 年以上の年月がかかることが予想される。下水道未整備の流域では 4 割
近くがまだし尿汲み取り，単独浄化槽であり，防菌・防カビ剤を含む生活排水が未処
理のまま田宮川流域に流されているため，その検出濃度は国内外の下水道未整備地域
































併浄化槽設置の補助金（5 人槽:で 11.4 万円，6~7 人槽で 14.2 万円，8~10 人槽で 18.1
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v=kCn       (A.1) 
 
となる 2)。ここで，この式の v は反応速度，k が速度定数，C が濃度，n が反応次数を表し，両辺
の対数をとると 
 




 特に一次反応ではない濃度減少が認められた triclocarban について，反応濃度と反応初速度との
































Appendix B 本研究で使用した防菌・防カビ剤の製造元，グレードおよび純度 
 
Table B.1 本研究で使用した防菌・防カビ剤の製造元，グレードおよび純度 
物質名 製造元 グレード 純度(%) 
triclosan Wako 抗菌抗カビ研究用 98 
triclocarban ALDRICH  99 
p-thymol Wako 和光特級 99.0+ 






Appendix C HPLCを用いた分析条件とその精度・正確度の確認  
 本研究で防菌・防カビ剤の水中濃度の定量に使用した装置の構成を Table C.1 に示す。また，防
菌・防カビ剤の測定条件を Table C.2 に示す 
 
Table C.1 防菌・防カビ剤の濃度測定に使用した HPLC の構成 
装置 型番 仕様 製造元 
システムコントローラー SCL-10A - Shimadzu 
ポンプ LC-10AD 流速 1.0 mL/min Shimadzu 
オートサンプラー SIL-10AD - Shimadzu 
ガードカラム GV-ODS 10 mm×4.6 mm I.D. Shimadzu 
メインカラム VP-ODS 150 mm×4.6 mm I.D. Shimadzu 
カラムオーブン CTO-10AD オーブン温度：40℃ Shimadzu 
検出器 SPD-10A 紫外・可視光吸光検出器 Shimadzu 
 
Table C.2 防菌・防カビ剤の HPLC 測定条件 










吸収波長(nm) 279  270  280 270 
検出限界(mg/L) 0.0087 0.0017 0.015 0.018 
 
また，典型的なクロマトグラムと，典型的な河川水および生物飼育水における標準添加法での
































Table C.3 防菌・防カビ剤の HPLC 測定における回収率 
物質名 triclosan triclocarban p-thymol phenoxyethanol 
河川水(%) 74±4.5 65±4.2 94±5.1 128±3.8 







Appendix D 全天日射量算出方法 
アメダスで観測された日照時間 N (h)から，全天日射量（日平均）Sd を計算する方法は次式の
ように示される。 
Sd/Sd0 = 0.244 + 0.511(N/N0)  0< N/N0 ≤ 1,  
ここで Sd0は大気上端の水平面日射量（日平均），N0は可照時間，N は日射時間を表す。 
大気上端の水平面日射量 Sd0は次式によって計算する。 
Sd0 = I00/π(d0/d)2(h sin φ sin δ + sin h cos φ cos δ) 
ここで I00 は太陽定数を表す。その他については以下の式で計算できる。 
日の出から南中までの時角：h = cos−1(−tan φ tan δ) 
(d0/d)2 = 1.00011 + 0.034221 cos η + 0.00128 sin η+0.000719 cos 2η + 0.000077 sin 2η 
ここで φ は緯度，d と d0 は太陽・地球間の距離とその平均値を表す。 
太陽赤緯(rad)：δ = sin−1(0.398 × sin a2) 
太陽赤緯は以下の式で計算できる。 
a2 = 4.871 + η + 0.033 sin η 
さらに η は以下の式で算出する。 
η= (2π/365) × DOY 
DOY は 1 月 1 日からの通算日数である。 
可照時間 N0 (h) は，次式によって計算できる。 
N0 = 2H/0.2618 
sin(H/2) = [A/(cos φ cos δ)]1/2 
A = sin(π/4 +(φ − δ + r)/2) sin(π/4 − (φ − δ − r)/2) 
ここで H (rad) は，水平屈折度 r (=0.01rad) を考慮した日の出から南中までの時角を表す。 
以上の式で計算した全天日射量を以下に示す。 
 
Table D.1 2012 年 3 月実験時の全天日射量 
実験日 2012/3/29 2012/3/30 2012/4/2 2012/4/4 2012/4/5 
全天日射量(MJ/m2/d) 11  10  11  11  11  
 
Table D.2 2013 年 1 月実験時の全天日射量 
実験日 2013/1/1 2013/1/2 2013/1/4 2013/1/5 2013/1/6 










 Appendix E 収着試験で使用した河川底質の物理・化学的性状 
 









1) Yamamoto, H., Nakamura, Y., Moriguchi, S., Nakamura, Y., Tamura, I., Hirata, Y., Hayashi, A. 
Sekizawa, J.: Persistence and partitioning of eight selected pharmaceuticals in the aquatic 
environment: Laboratory photolysis, biodegradation, and sorption experiments, Wat. Res., 43, 351-362, 
(2009). 
 鮎喰川底質 田宮川底質 
有機炭素量 (%) 0.075 0.87 
CEC (meq/100 mL) 2 11 
pH 6.7 6.6 
平均粒径 (mm) 0.94 0.46 






Appendix F 毒性試験で利用した培地や飼育水の組成 
 藻類の培養に用いた OECD 培地の組成を Table F.1 に，オオミジンコの飼育に用いた Elendt M4
培地の組成を Table F.2 に，ニセネコゼミジンコの飼育に用いた硬度添加水の組成を Table F.3 に，
セスジユスリカの飼育・試験に用いた人工底質の組成を Table F.4 に示す。 
 



































































































1) OECD: Alga, growth test. OECD guidelines for testing of chemicals no. 201, (2006). 
2) OECD: Daphnia sp., acute immobilization test and reproduction test. OECD guidelines for testing of 
chemicals no. 202, (2004). 
3) USEPA: Dilution water; Standard Synthetic Dilution Water, Standard, Synthetic Freshwater, 
Short-term Methods for Estimating the Chronic Toxicity of Effluents and Receiving Waters to 
Freshwater Organisms Fourth Edition, EPA-821-R-02-013, Section 7, (2002). 
4) OECD: Sediment-water chironomid toxicity test using spiked sediment OECD guidelines for testing of 









構成成分 量 割合 
珪砂 30g 75% 
カオリン 8g 20% 
ピートモス 2g 5% 






 Appendix G 毒性試験予備検討結果 















Figure G.1 ムレミカヅキモ生長阻害試験の予備試験結果 




























Figure G.2 ニセネコゼミジンコ繁殖阻害試験の予備試験結果 














































Appendix H 水生・底生生物を用いた生態毒性試験の文献値 
 本研究で対象とした防菌・防カビ剤 5 種の急性毒性試験の文献値を Table H.1 に，慢性毒性試験
の文献値を Table H.2 に示す。底生生物を用いた毒性試験の文献値を Table H.3 に示す。 
  
 
Table H.1 防菌・防カビ剤の水生生物に対する急性毒性試験の文献値 
IC50: 50%生長阻害濃度，EC50: 50%影響濃度 
 
本研究で得られた triclosan の毒性値は，環境省によるミジンコの慢性試験(繁殖試験)の結果






triclocarban の毒性値については，急性試験同様に文献値とほぼ同程度であった 5)。 
 
 





物質 生物種 対象生物 曝露時間 エンドポイント 結果 毒性値(μg/L) 文献 
triclosan 藻類 Pseudokirneriella subcapitata 72 h 生長阻害 IC50 0.53 Yang et al. (2008)1) 
triclosan 藻類 Pseudokirneriella subcapitata 72 h 生長阻害 IC50 4.7 Tatarazako et al. (2004)2) 
triclosan 藻類 Pseudokirneriella subcapitata 72 h 生長阻害 EC50 4.46 Orvos et al.(2002)3) 
triclosan 甲殻類 Daphnia magna 48 h 遊泳阻害 EC50 390 Orvos et al.(2002)3) 
triclosan 魚類 Pimephales promelas 96 h 致死 LC50 260 Orvos et al. (2002)3) 
triclocarban 藻類 Pseudokirneriella subcapitata 72 h 生長阻害 IC50 17 Yang et al. (2008)1) 
triclocarban 甲殻類 Daphnia magna 48 h 遊泳阻害 LC50 10 Springborn Bionomics 4) 
triclocarban 魚類 Oncorhynchus mykiss 96 h 致死 LC50 120 TCC consortium5) 
phenoxyethanol 魚類 Pimephales promelas 96 h 致死 LC50 344,000 
Office of pesticide 
programs (2000)6) 
物質 生物種 対象生物 曝露時間 エンドポイント 結果 毒性値(μg/L) 文献 
triclosan algae Pseudokirneriella subcapitata 72 h 生長阻害 NOEC 0.20 Yang et al. (2008)1) 
triclosan fish Danio rerio 9 d 致死 IC50 220 Tatarazako et al. (2004)2) 
triclosan fish Oryzias latipes 14 d 致死 IC50 400 Tatarazako et al. (2004)
2) 
triclosan crustacea Ceriodaphnia dubia 7 d 繁殖阻害 IC50 220 Tatarazako et al. (2004)
2) 
triclosan crustacea Daphnia magna 21 d 繁殖阻害 NOEC 200 Orvos et al (2002)
3) 
triclosan crustacea Ceriodaphnia dubia 7 d 繁殖 NOEC 6 Orvos et al . (2002)
3) 
triclosan crustacea Ceriodaphnia dubia 7 d 致死 NOEC 50 Orvos et al. (2002)
3) 
triclosan fish Danio rerio 6 d 致死 NOEC 300 Oliveira et al. (2009)3) 
triclosan crustacea Daphnia magna 21 d 繁殖阻害 NOEC 0.34 環境省(1997)7) 
triclocarban algae Pseudokirneriella subcapitata 72 h 生長阻害 NOEC <10 Yang et al (2008)1) 
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A34896. (2006). 
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425-432, (2008). 
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物質 生物種 対象生物 曝露時間 エンドポイント 結果 毒性値(μg/L) 文献 
triclosan chironomid Chironomus riparius 28 d 生存，羽化 NOEC 440 Memmert et al. (2006)8) 
triclosan  Chironomus tentans 10 d 生存，成長 IC25 100, 150 
Dussault et al.  
(2008)9) 
triclosan  Chironomus tentans 10 d 生存，成長 IC50 400, 280 
Dussault et al.  
(2008)9) 
triclosan mysid Hyalella azteca 10 d 生存，成長 IC25 60, 120 
Dussault et al.  
(2008)9) 
triclosan  Hyalella azteca 10 d 生存，成長 IC50 200, 250 
Dussault et al.  
(2008)9) 
triclosan mysid Americamysis bahia 10 d 致死 LC50 256 mg/kg 
Perron et al. 
(2012)10) 
triclocarban chironomid Chironomus sp. - - NOEC <2760 mg/kg TCC Consortium (2002)5) 








Appendix I 生態リスク評価に利用した環境水中測定濃度と底質中測定濃度 
 
 環境水中濃度(MEC)として，本研究で利用したデータを Table I.1 に示す。また，triclosan，






















































triclosan スイス 河川 2001 11-74  42.5 湖に流れ込む河川 (107,000 人の飲料水源) Lindström et al. (2002)1) 
triclosan 日本 河川 2008 <0.6-59.1   河川水の全国調査 Nakada et al. (2008)2) 
triclosan 米国 河川 2005 60 80   
下水処理水の放流口の 1.1 ～3.8 km 下流 
 
Coogan et al. (2007)3) 
triclosan スロベニア 河川 2004 68   レクリエーション地区内 Cuderman et al. (2007)4) 
triclosan スペイン 河川 2007 <12-285 14 53 下水処理場の 1 km 下流  Kantiani et al. (2008)5) 
triclosan 英国 河川 2006, 2007 <5-95  48 
下水処理場の 3.5～10.5 km 下流 Kasprzyk-Hordern et al. 
(2008)6) 
triclosan 日本 河川 2006 11-31   家庭雑排水の放流口の下流 Nishi et al. (2008)7) 
triclosan 中国 河川 2005,  2006 35-1023   
下水処理放流水が直接流れ込む河川  Peng et al. (2008)8) 
triclosan 日本 河川 2007 31-360 110 150 下水道整備率の異なる地域（下水道未整備地域を含む） 小森ら(2009)9) 
triclosan スペイン 河川 2008 24-157  68 都市下水および産業排水が放流されている河川 Gómez et al. (2009)10) 
triclosan 韓国 河川 2008 1-29 16-82  
17 
55 
大河川 (流量: <90-2100 m3/s) 












都市河川 (流量 17.3-156 m3/s 
175-1120 m3/s 
3.5-5.7 m3/s) 
Zhao et al. (2010)12) 
triclosan インド 河川 2009 8.95-5160 142  家庭排水や工場排水が流入する河川 Ramaswamy et al. 13)(2011) 
triclosan 日本 河川 2010 93-850 230 280 徳島市冷田川 田村ら(2010)14) 
triclosan 日本 河川 2010, 2011 <2-177 41.3  
流域の下水道普及率は 0 to 100%と様々で，大河川と都
市部の中小河川(徳島市田宮川・冷田川)の両方を含む 木村ら(2011)
15) 
triclocarban 米国 河川 2002, 2003 25-5600 81 985 
生下水の漏洩により汚染された河川 Halden et al. (2004)16) 
triclocarban 米国 河川 2005 80 160   
下水処理水の放流口の 1.1 ～3.8 km 下流 Coogan et al. (2007)3) 


















都市河川 (流量 17.3-156 m3/s 
175-1120 m3/s 
3.5-5.7 m3/s) 






Table I.1 （続き） 
 
p-thymol 日本 河川 2010, 2011 <1.1-715 95.6  





日本 河川 2010, 
2011 <0.9-14000 139  












濃度範囲 採取地点に関する情報 引用文献 
triclosan スイス 湖沼 53 ng/g 下水処理放流水が流入する
河川を流域に持つ湖の最上
層の底質 
Singer et al. 
(2002)19) 
 ス ペ イ
ン 
河川 4.4 ng/g 
35.7 ng/g 
スペイン北西部の河川 Morales et al. 
(2005) 20) 






Zhao et al. 
(2010)12) 
 米国 河口 0.07 mg/kg 
(70 ng/g) 
下水処理水放流口の 400 m上
流から 100 m 下流 
Millar et al. 
(2008)21) 








流から 100 m 下流 
Millar et al. 
(2008)21) 






Zhao et al. 
(2010)12) 
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Appendix J 本研究で選定した防菌・防カビ剤の生態リスク評価に関する従来の研究 
 
 本研究で対象とした防菌・防カビ剤についての生態リスク評価については， triclosan と
triclocarban の 2 物質についてはいくつか報告があるが，p-thymol と phenoxyethanol についてはな
い。triclosan と triclocarban に関する文献値を Table J.1 に示す。 
 
Table J.1 既報における生態リスク評価 
 
環境省のリスク初期評価書によるハザード比は藻類の急性毒性値を用いてアセスメント係数
100 で 1.32)と報告されている。小森ら 3)も triclosan について，千葉県の下水道未整備地域について
値は算出しているが，環境省が公表している信頼性の低いミジンコの毒性値のみに基づき，アセ
スメント係数 100（3 種の慢性試験結果があるので本来は 10 のはず）で除した予備的な結果であ
りハザード比は 106 となっているがこれは過大評価の可能性が高い。本研究の毒性値をもとに，
再計算するとハザード比は最大でも 0.68 であり，田宮川の最大値とほぼ同等であった。Brausch
と Rand の総説におけるハザード比(アセスメント係数はなし)の試算の最大値は 184)であり，本研
究の結果で算出した値よりもやや高いが，ともにより詳細にリスク評価を行う必要がある点で共
通している。より詳細な環境中濃度の検索や信頼度の高い生態毒性値を利用している点では，本
研究の方が正確度は高いと考えられる。一方 Lyndall ら 5)は，表層水検出濃度の 95 パーセンタイ
ル値と種間感受性分布(Species Sensitivity Distribution: SSD)をモデル計算し，5%が影響を受ける濃
物質 毒性評価 曝露評価 評価結果 判定結果 文献 
triclosan 
SSD 14 種の水生生
物の NOEC or IC25を
使用 PNEC 1.55 
μg/L 
欧州 GREAT- ER 
90 パーセンタイ
ル 180 ng/L 
平均 100 ng/L 
北米PhATE 最大
850 ng/L  
 
高感受性種が下水放流水直下にい
たとしても PEC/PNEC は 1 を超え
ずリスクは低い 
Capdevielle et al. 
(2008)1) 
triclosan 
藻類 72 h EC50 2.8 
μg/L/100=0.028 μg/L 
安全側予測環境
中濃度 0.035 μg/L 











無脊椎動物 EC25 60 
μg/L 
魚類 LOEC 71.3 μg/L 









Brausch and Rand 
(2011)4) 
triclosan SSD HC5 
95 パーセンタイ
ル 
 リスクは低い Lyndall et al5). 




無脊椎動物 EC25 0.13 
μg/L 














米国の産官の共同プロジェクトである TCC Consortium6)によるリスク評価では，triclocarban の
ハザード比は 0.34 で 1 以下であるため，リスクは低いと判定されている。しかし，この評価に使
用されている環境中濃度(MEC)の最大値は 50 ng/L と非常に低く，実際の環境中濃度はもう少し高
いレベルでの検出報告も多くあるために危険側に評価している可能性が高い。本研究でリスク評
価に使用した文献(Table I.1)の中には最大で数千 ng/L という高濃度で検出されている地点もあり，
ハザード比も 1 を超える場合が多数確認された。Brausch と Rand4)によって報告されているハザー
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